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1章 序論 
 ヨウ素 は質量数 108から 145までの 38の同位体が知られており, そのうち安定な核種は 127Iの
みである.  通常, 環境中に存在するヨウ素同位体は, 安定な 127Iと放射性の 129I (半減期 1570万年) 
である. 放射性の 129Iは, 大気中での宇宙線と Xeとの核反応, 地殻中の 238Uの自発核分裂により生
成する. 天然に存在するヨウ素 (127, 129I) は約 40億年前の海洋形成時から環境中を循環しており, 
129I/127Iが 10-13 – 10-12 ( 10-13 –10-12 Bq kg-1相当) の定常状態に達している. ヨウ素は種々の生物・
化学・物理反応過程でイオン性 (I－, IO3－), ガス状 (I2, CH3I), 粒子状 (有機物, 無機物と結合) など
様々な化学形態に変化しながら複雑に循環しているため, ヨウ素循環のメカニズムは解明できてい
ない. ヨウ素はハロゲン元素の中でも生物との親和性が高い biophilicな元素として知られており, 
複雑な循環過程で種々の生物に取り込まれて濃縮される. 脊椎動物にとってヨウ素は必須元素であ
り, 経口・吸入摂取して甲状腺に濃縮される. また, ヨウ素は土壌中の有機物 (微生物, 腐植物質) と
の親和性も強く, 大気から土壌表層に沈着したヨウ素は下方へ徐々に移動しつつ, 分配係数 Kdが最
大 103で土壌中に固定される (Working Report 2011-04, POSIVA OY). そのため土壌中のヨウ素濃
度 (µg g-1) は水圏より 3桁程度高い. 土壌中のヨウ素が有機物のベンゼン環と共有結合しているこ
とはヨウ素の K吸収端 XANESで確かめられている (Shimamoto et at., 2011). さらに一部のヨウ
素は低結晶の鉄・マンガン鉱物と錯体を形成していることが明らかになっている (Allard et al., 
2009; Whitehead et al., 1974). しかし, 一部の固定されたヨウ素は降雨時には何らかの化学形態で
陸水中に運ばれ, 移動性が高くなる. 
 1940年代から人類による核利用 (大気圏内核実験, 核燃料サイクル) が開始し, 核燃料 (235U, 
239Pu) の核分裂によって生成した 129Iが北半球全域に拡散した. その結果, 表層環境中の 129Iの濃
度上昇をもたらし, 129I濃度は水圏 (表層海水, 陸水, 雨水) で 10-9 – 10-7 Bq L-1, 表層土壌で 10-6 – 
10-5 Bq kg-1となった. 一方で核関連施設周辺の 129Iの濃度は非常に高い. アメリカの原子力施設周
辺の地表水では, EPAが定めた飲料水の基準値 37 Bq L-1よりも 129I濃度が 10 – 100倍高い 
(Zhang et al., 2011). 国内では, 2007年まで稼働していた東海再処理工場付近の陸水の 129I濃度は
遠隔地より 1－2桁高く (沼で数 10-6 Bq L-1), 核燃料の再処理による 129Iの放出があったことが示
されている (Muramatsu et al., 1986). さらに, 2011年 3月に発生した福島第一原子力発電所 
(FDNPP) 事故によって 8×109 Bqの 129Iが放出され (Hou et al., 2013), これによって周辺地域の
129I濃度は急激に上昇した (溜池で 10-3 Bq L-1). 2018年から新たに東海再処理工場が稼働開始予定
であり, これによる 129Iの放出も危惧される. 今後も継続する核活動による放出と, 半減期が長いこ
とで放射性の 129Iは環境中や生物体内に蓄積し続ける. 従って, 放出された 129Iが環境中でどのよ
うに蓄積・移動するのか, そのメカニズム (環境動態) を明らかにする必要がある. これまではヨウ
素の環境動態の本質をとらえることが困難であった. そこで, 本研究独自の試料の選定, 化学処理, 
解析方法の確立を試みた. 最近放出された事故由来の 129Iは同位体 (129I/127I) 平衡に達しておらず, 
定常状態へ移行する過渡状態にあると考えられる. この事故由来の 129Iの環境動態を明らかにする
ことで, 例えば 129Iの下方への移動速度, 化学形態の変遷過程が分かる. 本研究では, 事故由来の
129Iの土壌から陸水までの移動メカニズムを明らかにするために, 巨視的・微視的な視点 I) – III)
で移動メカニズムをとらえた.  
I)   深度分布の経時変化から, 見かけの下方への移動速度を求めた. 
II)  表層土壌, 陸水中の事故由来の 129Iを化学形態別に分離・分析し, 化学形態を明らかにした.  
III) 深度分布の経時変化と化学形態別分析の結果から, 事故由来の 129Iの土壌から水圏への移動メカニ
ズムを明らかにした.  
                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                               
2章 低濃度, 高濃度の 129Iを対象とした新たな分析手法の開発 
 今後の更なる研究発展のために慣例の分析手法を改良し, 低濃度
または高濃度の 129Iを対象とした新たな分析方法を開発した.  
低濃度試料: 化学形態別分析を行うにためには, 129I量が極めて少な
い試料での AMSを実現する必要がある. 慣例ではハロゲン化銀の
沈殿を, 2%アンモニア水による AgIの精製後, 純粋洗浄している. 
この AgIの精製・洗浄の段階である程度の沈殿を失いヨウ素の回
収率が落ちる. そこで精製・洗浄の必要がない, ヨウ素と選択的に
反応するパラジウムで PdI2沈殿を作製し AMSを行った. AMSの
分析条件を最適化することで 129I+5 (m/q = 25.8) に近く, 強大な妨
害となる 104, 105PdI2+4 (m/q = 26.0, 26.3) の分離に成功し, 認証標準
物質 (NIST SRM 3230) と天然試料での測定に成功した (図 2).  
 原子力施設近傍の 129I濃度が高い試料に関しては加速器装置や他の試料を汚染するため AMS以
外の方法が望ましい. 新たな測定方法として, 高濃度の 129I（129I/127I> 10-8）の分析には妨害元素 
(129Xe+) を効率よく除去できる ICP-MS/MSが利用され始めている (Ohno et al., 2013). 現在では
129I/127Iが値付けされた認証標準物質の頒布が中止してしまっているため, 2種類の 129I標準溶液 
(tRIC-1, 2) を作製した. 信頼のおける測定方法である AMSにより tRIC-1, tRIC-2の値付けをし
た結果,  tRIC-1は (6.54±0.07)×10-5, tRIC-2は (3.41±0.03)×10-6となった.  ICP-MS/MSに最適の
信頼のおける標準溶液ができた.  
 
3章 異なる土地利用における事故由来 129Iの見かけの下方への移動速度 
 FDNPP から 30 km圏内の計 11地点で円柱状の土壌試料 (土壌コア) を採取し, 分析した (図 3). 
全ての地点の 129Iの濃度は土壌表層で最も高く, 深さと共に減少し, 特定の深さからほぼ一定にな
る. 例えば川内村の畑土では, 表層から 14 g cm-2までは事故由来の 129Iを示しており, 14 g cm-2以
深は大気圏内核実験および再処理工場由来の 129Iを示している (図 4). 11地点の深度分布より事故
由来の 129Iの総降下量を求め, 10.2 ± 0.5 － 720 ± 2 mBq m-2となった. 地点ごとに降下量にばらつ
きがあるため, 事故によって放出された 129Iは土壌表層に不均一に分布していることがわかる.  
 本研究では重量期待深度 α [g cm-2]と見かけの拡散係数 D [g2 cm-4 d-1] を土壌中の物質の下方へ
の移動度を表す指標とした. 慣用的には深度分布が指数関数で近似できる場合は重量緩衝深度 λ 
(濃度が 1/eになる深さ) を用いる (ICRU report 53, 1994). 指数関数で近似できない場合にも適応
できるように, 式 (1) で表される α を新たに定義した. α129, α 137 は 129Iまたは 137Cs の平均深さの
見込み値であり, 深度分布が指数関数で近似できる場合は重量緩衝深度と等しい.  
𝛼 =
∫ 𝑥𝐶(𝑥)𝑑𝑥
∞
0
∫ 𝐶(𝑥)
∞
0 𝑑𝑥
                        (1) 
C (x): 特定の深さ xでの 129I, 137Csの濃度 [Bq kg-1], x: 重量深度 [g cm-2] 
事故由来の 129Iの下方への移動速度を求めるため, 川内村の畑 (No. 11) で約 3ヶ月ごとに土壌コア
を採取し (計 4回), 深度分布の経時変化を追った. 事故由来の 129Iと比較するため 137Csも分析し
た. 各時期の深度分布から求めた α129, 137は経時的に増加する傾向にあり, これは事故由来の 129I及
び 137Csがより下方へ移動していることを示す (図 5). これら 4点の α129に対する回帰直線の傾き
から, 事故由来の 129I の下方への移動速度は 0.81 ± 0.32 g cm-2 yr-1となった. 一方で事故由来の
137Csの下方への移動速度は 0.19 ± 0.17 g cm-2 yr-1となった. この結果は, 川内村の畑土では 129Iの
方が下方へ移動する速度が速いことを示しており, チェルノブイリ事故での知見 (Stroume et al., 
2006) と一致する. しかし, 福島の場合は, 多地点の分析結果から一部の土壌では 137Csの方が 129I
より移動速度が速いことが明らかになった (図 6). α137 値が α129 値より大きい地点の土地利用 (土
  
 
図 2 AgI, PdI2との比較 
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壌分類) は様々である (No. 3 畑 (灰色低地土), 6・10 畑 (褐色森林土), 7 畑 (黒ボク土), 9 空地 (人工
造成土), Ohno et al., 2012 果樹園 (分類は不明)). 土壌中のヨウ素の動態 (吸着) を支配する要因の
一つとして, ヨウ素と親和性の高い有機物 (全有機炭素: TOC) があるため, 両者の相関をとった 
(Söderlund et al., 2011). No.7の黒ボク土を除いて, 129Iと TOCとの間には負の関係 (R = -0.517) 
があった (図 7). 
 一方で, 主に鉱物に吸着する 137Csでは弱い関係 (R = -0.336) であった. 日本の代表的な土壌であ
る黒ボク土 (No.7) はヨウ素吸着能を支配する微生物が多く存在し, さらに腐植物質に富む土壌で
あることが知られている. そのため, 突出して TOC値が高い. また土壌 pH, 微生物量などの条件に
よってヨウ素吸着能は制限されていることが知られている (Seki et al., 2012). そのため, 土壌のヨ
ウ素吸着量には限界があり, 一定の TOC量を超えると α129 値との相関がなくなると考えられる.  
 重量期待深度 α の他に, 見かけの拡散係数 D [g2 cm-4 d-1] を式 (3) に従って求めた. 式 (2)は Fick
の第 2法則に従った単純な一次元拡散方程式の解 (初期条件：時間 t = 0のとき深さ x = 0, 境界条
件：x = ∞のとき C (x)= ∞) である. Mは降下量を示す.  
𝐶(𝑥, 𝑡) =
𝑀
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), 𝛼 = ∫ 𝑥𝐶(𝑥, 𝑡)𝑑𝑥 = 2√𝐷𝑡/𝜋 
∞
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例えば, 約 3ヶ月ごとに土壌コアを採取した川内村の畑 (No. 11) では, 事故由来の 129I の D値は事
故発生から時間の経過とともに減少しており, 49日後で 7.0 g2 cm-4 d-1, 371日後で 2.5 g2 cm-4 d-1
である. 事故由来の 137Csの D値も同様に時間の経過とともに減少している. これは事故由来の 
129I , 137Csが, 有機物や粘土鉱物などの土壌構成成分に徐々に吸着されることによって, 下方への
拡散が阻害されていることを示している (Honda et al., 2015, 2017). 
 
     
        図 6 129I, 137Csの α値      図 7 α129と TOCの関係 
                 
   図 3土壌試料採取地点         図 4 129I, 137Csの深度分布        図 5 129I, 137Csの深度分布 
4章 土壌, 陸水中での事故由来 129Iの化学形態 
 第 3章では, 事故由来の 129Iは徐々に土壌に固定さ
れていき, この挙動を支配している一因は TOCであ
ることを明らかにした. 土壌に吸着されなかった 129I
や, 吸着した土壌構成成分と共に降雨によって流出す
る 129Iは何らかの化学形態をとって陸水に移行し, 海
洋に流入する. 事故由来の 129Iの土壌から陸水までの
移動を支配している要因を明らかにするために, 閉鎖
系 (事故発生当時の 129Iを保存している) である溜池 
(No. 12, 13, 14) とその周辺土壌, 開放系である河川 
(No. 15, 16) とその周辺土壌を対象に, 主な化学形態
別に分離・分析した. 溜池と比較するために, 閉鎖環
境でかつ土壌や植物等からの物質の流入がないプール 
(No. 17) の分析も行った. 試料採取地点は図 8に示す. 
土壌試料の化学形態分析は, 化学的に・連続的にヨウ
素を抽出する逐次抽出法を採用し, 水溶性画分, 酸化物画分 (低結晶の鉄鉱物と錯体を形成), 有機態
画分 (有機物と共有結合), 残渣画分に分離した.  一方で採水した水試料のうち 約 50 mLは 1000℃
まで徐々に温度を上げて蒸発させ, 揮発した全ヨウ素をアルカリ溶液に捕集した (全ヨウ素画分). 
約 500 mLは 0.45µm, 10 kDa, 活性炭で連続的にろ過した (全イオン性ヨウ素画分). 全粒子状ヨウ
素画分は, 全ヨウ素画分から全イオン性ヨウ素画分を差し引いて求めた. 残りの水試料は分画サイ
ズの異なるフィルターに連続的に通して, 全粒子状ヨウ素をM>0.45µm, 0.45µm>M>10 kDa, 
M<10 kDa (Mは粒子サイズを表す) に分離した. 0.45µm以下の成分は腐植物質, 脂肪酸, 炭水化物
等から構成されており, 河川を流下する有機物の 2/3は 0.45µm以下の成分が占めている (Wetzel 
et al., 2002).  0.45µm以上は未分解の有機物, 0.45µm以下の成分が凝縮した粗大なコロイドで構
成される.  
 溜池 の 3地点 (No. 12, 13, 14) と河川の 2地点 (No. 15, 16) の分画結果は, ほぼ同様の傾向を示
したので, それぞれの代表としてNo. 12, 16の結果を図 9に示す.  
 ・No. 16河川 (図 9, 図 10の , ,    )：河川の全粒子画分と土壌の有機態画分に 129Iが約 80%
含まれているが (図 9), 全粒子画分の 129I/127Iは 2×10-8で有機態画分 (3×10-6) と比較すると 2桁程
度低い. 一方で, 周辺土壌と比較すると, 河川堆積物 (酸化物画分, 有機態画分) の 129I/127Iは(2－6) 
×10-8で河川の 129I/127Iに近い. このことから, 平常時の河川の 129I/127Iは堆積物の影響を受けてい
ることがわかる. 既述したように河川では 0.45µm以下の粒子が 2/3の割合を占めるが, 127I, 129I共
に 0.45µm以上の粒子に約 80%含まれている結果となった. 河川堆積物中の 127I, 129Iはそれぞれ約
40%, 50%が酸化物画分であり, 酸化物画分と河川 の 129I/127Iが近いことから, 堆積物由来 (舞い上
がり) の鉱物, 鉱物－有機物の複合体に吸着しているヨウ素が河川の 129I/127Iを支配していること
がわかる. 
 ・No.12溜池 (図 9, 図 10の , )：溜池の全粒子画分と土壌の有機態画分に 129Iが約 80%含ま
れており (図 9), 両者 の 129I/127I が同じ値を示すことから, 溜池中の粒子状ヨウ素 (全ヨウ素にほぼ
等しい) の 129I/127Iは土壌由来の有機体が支配していることが解る. 図 10の赤線は, 原発周辺で採
取した事故後の土壌と事故直後の雨水の 129I, 127Iの混合曲線で, 溜池中の全粒子, 全ヨウ素画分が
この混合曲線上にある. これは, 事故直後の雨水と土壌の 129I, 127Iが混合して溜池中の 129I/127Iを決
定していることを示す. 溜池のイオン性画分と周辺土壌の水溶性画分の 129I/127Iはほぼ同じ値を示
すことから, 降雨時に土壌から流出してきた水分中の水溶性ヨウ素が溜池のイオン性ヨウ素の
129I/127Iを支配していることが解る. 
 ・No.17 プール (図 10の )：土壌や植物等からの物質の流入がないプールでは, 画分ごとの
129I/127Iに大きな違いはない. このことから, 溜池の各画分の 129I/127Iの違いは周囲の環境 (主に土
壌中の有機物) からのヨウ素の流入によって生じていることが解る. 
 
 
 
 
図 8 試料採取地点 
  
 
 
5章 総括 
 事故由来の 129Iの土壌から水圏までの移動メカニズムを明らかにするために, 巨視的な視点 (129I
の濃度分布) と, 微視的な視点 (化学形態別) で分析を行った. 多地点の土壌の深度分布の分析結果
から, 事故由来の 129Iの下方への移動速度を支配している一因は土壌有機物であることが明らかに
なった. 溜池と周辺土壌中の 129Iは約 80%が有機態であり, 大部分の 129Iは有機物を含む粒子によ
って運ばれていることが明らかになった. 従って, 事故由来の 129Iは腐植物質などの有機物によっ
てその動態が支配されており, 土壌から水圏を移動していることが明らかになった. 溜池の 129I/127I
は土壌有機物が支配的であるが, 土壌と事故直後の雨水からの 129I (127I) の混合によって決まって
いる. 
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 図 9 127I, 129Iの化学形態別の存在割合 
 
 
 
図 10 事故由来の 129Iのミキシング 
 
 
0.0
1.0
2.0
3.0
4.0
5.0
0
20
40
60
80
100
No.16 Riverine water
0.0E+00
1.0E-06
2.0E-06
3.0E-06
4.0E-06
5.0E-06
1 2 3 4
Soil
0.0E+00
1.0E-07
2.0E-07
3.0E-07
4.0E-07
5.0E-07
1 2 3 4
Sediment
5
1
2
9
I/
1
2
7
I 
(×
1
0
-7
)
% 127I
129I/127
I
129I
0
10
20
30
40
50
60
70
80
0
20
40
60
80
100
No.12 Pond water
0.0E+00
1.0E-06
2.0E-06
3.0E-06
4.0E-06
5.0E-06
1 2 3 4
Soil
127I
129I
129I/127I
%
1
2
9
I/
1
2
7
I 
(×
1
0
-6
)
Rain water
100
1000
10000
100000
1000000
10000000
100000000
0.001 0.01 0.1 1 10 100 1000 10000
1
2
9
I/
1
2
7
I 
1/127I conc. [1/ppm]
1 -4
1 -5
1 -6
1 -7
1 -8
1 -9
10-10
10-3 10-2 10-1 100 101 102 103 104
Modern rain water
Post-accident
Pre-accident
Soil, Organic
Sediment, Oxides
Water soluble
Ionic
Colloidal
Total iodine
Pond (No.12)
Soil
River (No.16)
Sediment
Soil
Pool (No. 17)
Seawater
Pond, river
Total iodine
Colloidal
Ionic
